This Page Is Inserted by IFW Operations 
and is not a part of the Official Record 

BEST AVAILABLE IMAGES 

Defective images within this document are accurate representations of 
the original documents submitted by the applicant. 

Defects in the images may include (but are not limited to): 

• BLACK BORDERS 

• TEXT CUT OFF AT TOP, BOTTOM OR SIDES 

• FADED TEXT 

• ILLEGIBLE TEXT 

• SKEWED/SLANTED IMAGES 

• COLORED PHOTOS 

• BLACK OR VERY BLACK AND WHITE DARK PHOTOS 

• GRAY SCALE DOCUMENTS 

IMAGES ARE BEST AVAILABLE COPY. 



As rescanning documents will not correct images, 
please do not report the images to the 
Image Problem Mailbox. 



RfcPUBLlQUE FRANCHISE 

MINISTERE DE ^INDUSTRIE 

SERVICE 
a« la FROPRIETE I ND US TR I ELLE 



BREVET D INVENTION 



P.V. n w 55.222 
Classification internationale 



N° 1.473.557 
B 32 b // B 29 d 



Procede de production dc stratifies papier/mousse de matiere plastique. 

Societe dite : SHELL INTERNATIONALE RESEARCH MAATSCHAPPIJ N. V. residant 
aux Pays-Bas. 

Demande le 28 mars 1966, a 15 u 2 m , a Paris. 
Delivre par arrete du 6 fevrier 1967. 
(Bulletin offlciel de la Propriete industrielle, n° 11 du 17 mars 1967.) 

(Demande de brevet deposee aux Pays-Bas le 30 mars 1965, sous le n° 65-04.001, 

au nom de la demanderesse.) 



La presente invention conccrne un procede de 
fabrication de stratifies papier/mousse de matiere 
plastique en faisant passer des pellicules. dos 
feuilles ou des plaques d'un polymere thermopl an- 
tique expanse obtcnues par extrusion et derivees 
d'un compose vinyl -aromatique. le long d'un rou- 
leau ou d'une surface de guidage au moycn des- 
quels une couche de papier adhesif est pressee 
contre la mousse. 

On connaTt un procede de ce type dans lequel 
une colle a base d'un polymere de Facetate de 
vinyle est proposce corame adhesif utilisable. Dans 
ce procede. la colle sera generalement applique? 
sur le papier sous la forme d'un latex aqueux 
dUue. Le papier humide doit evidemment etrc seche 
ensuite. Ce sechage s'effcctuc de preference avanl 
que le papier ne soit fixe sur la mousse de matiere 
plastique. 

II est evident que l'elimination necessaire de 
l'eau utilisee doit elre consideree comme un incon- 
venient de la method e connue. Un autre inconve- 
nient de l'utilisalion de la colle a Pacetate de poly- 
vinyle est l'odeur deplaisante de celte matiere qui 
rend les stratifies papier/mousse fabriques a Taide 
de cette colle peu utilisables pour Temballage dc 
produits alimentaires. 

La societe demanderesse a trouve qu'il esl d une 
importance essenticJlc dans la fabrication de stra- 
tifies papier/mousse de maliere plastique. posse- 
dant en particulier un bas degre de fragilite et 
une bonne susceptibilite dc pliage. d'uriliser comme 
matieres de depart dcs mousses de poly meres vinyl- 
aromatiques ayant une masse volumique parliculie- 
rement faible et dc Ires petiles cellules. La deman- 
deresse a trouve aussi que des mousses de poly- 
meres dc ce type peuveui Ires bien servir a !a 
fabrication dc stratifies papier mousse en utilisanl 
un papier ayuni 1111 revctement d'un polymere 
vinyl-aromatique a Petal plastique romme adhesif. 
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pourvu que lepaisseur de ce revetement rcste au- 
dessous d'une cprtaine valeur. 

La presente invention comprend done un pro- 
cede dc production de stratifies papier /mousse de 
matiere plastique en faisant passer des pellicules. 
des feuilles ou des plaques d'un polymere thermo- 
plastique expanse obtenues par extrusion et deri- 
vees d'un compose vinyl-aromatique. le long d'un 
rouleau ou d'une surface de guidage au moyen 
desquels une couche de papier adhesif est pressee 
contre la mousse, ce procede etant caracterise en 
ce qu'ou utilise comme mousse de matiere plas- 
tique une mousse ayant une masse volumique com- 
prise entre 30 et 200 g. litre et une grosseur de 
cellules comprise entre 0.05 et 0.5 mm. et qu'on 
utilise comme papier adhesif un papier revetu 
d'une couche d'un polymere thermoplastique d'un 
compose vinyl-aromatique. couche qui a une epais- 
seur ne depassant pas 0.2 mm et qui. a Implica- 
tion sur la mousse, se trouve a une temperature 
au mo iris egale au point de ramollissement du 
polymere. 

L'utilisation de couches ayant une epaisseur ne 
depassant pas 0.2 mm est essentielle pour ce pro- 
cede. Un papier revetu d'une couche plus epaisse 
d'un polymere vinyl-aromatique ihcrmoplastiquc qui 
a etc chaufle au-dessus du point de ramollissement 
contient une si grandc quantite de chaleur que, 
quand le papier est fixe sur la mousse, il se produit 
une deterioration indesirable de la structure de 
ta mousse lege re a cellules fines. Comme resultat. 
on perd partiellcment le bas degre intercssant de 
fragilite et la bonne susceptibilite de pliage des 
slralifies papier mousse de matiere plastique. En 
raison du caraetere souhaitable de l'utilisalion d'un 
papier adhesif con tenant aussi peu de chaleur que 
possible, il est rccommande de main ten ir Tepais- 
seur de la couche sur le papier au-dessous de 
0.07 mm. 
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Avec le procede selon Tinvention. on obticnt 
des .stratifies clont lc papier adhere d une maniere 
particulierement uni forme a la mousse, les ondu- 
lations. les cloques. les bosses, les fronces et les 
defauls similaires qui sont provoques par unc adhe- 
rence irreguliere etant totalement absents. De plus*, 
cette adherence entre lc papier et la mousse est 
particulierement forte, de sorte qu'il nest guere 
possible par la suite de detacher le papier de la 
mousse. La forte "adherence resulte du fait que. 
quand le papier est fixe a la mousse, le polymere 
du rcvetcmenl adhesif se fond partiellement avec 
le polymere des parois des cellules dans la mousse. 
Lc resullat est que le produit obtenu ne possede 
pas une couche separee d'adbesif reconnaissable. 
contrairement aux cas oil on utilise des adhesif s 
ou colles classiques, y compris Tacetate de poly- 
vinyle. qui donnent des produits possedant une 
couche separee d'adhesif. On peut obtenir une adhe- 
rence exceplionnellement bonne en utilisant comme 
polymere pour le revetement adhesif le meme poly- 
mere que celui dont la mousse de matiere plas- 
tique a ete f ormee. On utilise de preference le poly- 
styrene comme polymere <lu revetement et comme 
polymere de la mousse de matiere .plastique. 

Toutefois. Finvenrion n'est pas Jimitee a Tutllisa- 
tion du polystyrene comme polymere vinyl-aroma- 
tiquc; on peut aussi utiliser d'autres composes 
vinyl-aromatiques comme Talpha-methyl-styrene, ou 
des copolymeres de composes vinyl-aromatiques, et 
aussi de substances - copolymerisables comme des 
polymeres elastomeres, par exemple le polybuta- 
diene, le polyisoprene ou des copolymeres styxene- 
butadiene. D'autres copolymeres utilisables de com- 
poses vinyl-aromatiques comprennent des copoly- 
meres du styrenc, de l'acrylonitrile et le polybuta- 
diene. On peut aussi utiliser des melanges de poly- 
meres a base de polymeres vinyl-aromatiques et 
d'autres substances polymeres. 

Des mousses de matieres plastiques convenables 
qui sont mises sous la forme de stratifies mousse/ 
papier par le procede de Tinvention sont produites 
par des procedes dextrusion. Comme matieres de 
depart dans ces procedes. on peut utiliser aussi 
bien des polymeres vinyl-aromatiques expansibles 
contenant une ccrtaine quantite d'agent gonflant.. 
que des polymeres normaux; dans ce dernier cas. 
Tagent gonflant est introduit directement dans la 
boudineuse et melange ensuite dans cette boudi- 
neuse avec la matiere plastique deja fondue ou 
plastifiee. Quand la matiere plastique contenant 
Tagent gonflant est extrudee a travers la filiere 
d'extrusion. Tagent gonflant se dilate rapidement 
en raison de la difference de prcssibn. avec le 
resultaL que la matiere plastique est transformee 
en une mousse. 

Durant Texirusion. les melanges expansibles cou- 
tiendronl generalement line ou plusieurs subsLances 



pour regler la gros.<eur des cellules el la distribu- 
tion des grosseurs des cellules dans la mousse. De 
telles substances peuvent etre par exemple des com- 
poses qui comme resullat d'une decomposition chi- 
mique ou thermique liberent une certaine quantite 
de gaz. comme d'anhydride carbonique ou d r azote. 
Parmi les composes de ce type, les combinaisons 
d'acide citrique et de bicarbonate de sodium peu- 
vent etre mentionnees comme des substances Ires 
utilisables. 

En faisant varier la quantite d'agent gonflant 
vi le type ainsi que la quantite des substances 
pour regler la grosseur des cellules, il est possible 
de produire des mousses qui possedent diverses 
masses volumiques et grosseurs de cellules. Le pro- 
cede de Tinvention, toutefois, est particular ement 
utilisable avec les mousses de matieres plastiques 
ayant une masse volumique comprise entre 50 et 
120 g/ litre et une grosseur de cellules de 0.1 a 
0 ; 3 mm. 

Les pellicules. feuilles ou plaques peuvent etre 
produites par un procede d'exlrusion convcnable 
queiconque. dans lequel il est possible d'utiliser 
des filieres ayant un orifice annulaire ou un orifice 
en forme de fente droite. On doit conserver pre- 
sent a Tesprit a ce propos que des orifices annu- 
laires sont generalement utihsablcs pour produire 
des articles extrudes relativement minces, en gene- 
ral de moins de 5 mm d'epaisseur. landis que 
des orifices rectilignes peuvent etre avantageusement 
utilises pour 1" extrusion de plaques et de feuilles 
ayant une epaisseur comprise entre 5 et 15 mm 
ou meme superieure. La transformation des articles 
extrudes resultants en mousses ayant des surfaces 
lisses s'effecluera normal ement, dans le cas d ! ori- 
fices annulaires. par soufflage de la pellicule, tandis 
que les mousses extrudees a travers une fente rec- 
tiligne peuvent etre aplanies, par exemple, en fai- 
sant passer les articles extrudes sous la forme de 
feuilles suivant un trajet en forme de S sur et 
entre deux rouleaux chauffes. II y a lieu de noter 
que. selon le procede de Tinvention, des stratifies 
papier/mousse de matiere plastique 'part iculi ele- 
ment interessants peuvent etre obtenus a partir 
Particles extrudes ayant une epaisseur de moins de 
10 mm. Les produits de Tinvention representent 
an perfeclionn ement considerable, en raison de 
leur meilleure susceplibilite de pliage et de leur 
bien plus bas degre de fragilite, aux stratifies 
mousse de matiere plaslique/papier qui etaient 
fabriques en utilisant des mousses de matieres 
plastiques obienues non pas par extrusion, mais 
:l"une autre maniere. par exemple par expansion de 
particules expansibles d'uu polymere. procede dans 
lequel on effect ue par chauffage une expansion de 
Tagent gonflant et en meme temps une coalescence 
;les paiiicules pour former un lout. 

Le papier adhesif utilise dans le procedendo, Yin- 
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ventiun pout elre fabrique d'une maniere appro- 
pfieV" quelconque. Ponr que Ton oblienne une 
couche compleloment continue sur le papier, il 
est recommande de revet ir le papier de polymere 
fondu ou plastifie. Ceci peut etre realise, par exem- 
pli*, par extrusion d'une pellicule du polymere sur 
le papier selon la technique tlite cF « extrusion-lami- 
nage ». Le revetement peut aussi etre applique tres 
facilement sur le papier par fusion ou par col- 
lage, c est-a-dire en fbcant sur le papier une pelli- 
cule du. polymere obtenue au prealable. soit cn 
chauffant la pellicule soit en chauffant le papier. 

Si l'endroit oil le revetement est applique sur 
le papier se trouve a unc distance considerable dc 
l'endroit oil le papier est fixe a la mousse de 
matiere plastique, la courhe de polymere doit 
evidemment etre chauflee avant le point de collage 
ou au point de collage car la couche de polymere 
doit etre a Fetal plastique au moment du collage. 

On fixe le papier a la mousse de matiere plas- 
tique en faisant passer le papier et la mousse a 
la meme vitesse le long d'un rouleau ou d'une 
surface de guidage au moyen desquels le papier 
est presse contre la mousse. Un rouleau associe 
peut etre dispose en face de ce rouleau de Fautre 
cole de la mousse, mais ce n'est pas essentiel. 

Selon l'invention, les mousses de matieres plas- 
liques pcuvent etre stratifiees avec le papier sur 
une seule face ou sur les deux faces. Dans ce der- 
nier cas, les deux couches de papier peuvent etre 
fixees a la' mousse simultanemcnt ou • successive- 
men t. Les stratifies papier/mousse de matiere plas- 
tique peuvent aussi etre soumis a un traitcment 
de post-expansion. Ce dernier a pour effet de re- 
duire la masse volumique de la mousse, tandis que 
le bas degre de fragilite et les excellentes pro- 
prietes de rigidite et de resistance mecanique des 
stratifies sont entierement conservees ou sont meme 
ameliorees. 

Les produits ohtenus scion l'invention sont tres 
utilisablcs comme succedanes du carton, en parti- 
culier du carton ondule stratified les " applications 
connucs du carton etarit adoptees sans changement. ' 
Des applications particulierement convenables de ce 
typo sont Putilisalion des produits comme matieres 
d ? isolement thermique ou phonique. et dans lin- 
dustric dc Femballage. par exemple pour formation 
de compartimenls. de boites. etc.; des avantages 
importants des nouveaux produits qui viennent 
particulierement a Fesprit sont la faible permeabi- 
lite et la resistance a Fhtimidite. la bonne suscep- 
tibilite de pliage et le bas degre de fragilite. la 
grandc rigidite el la haute resistance mecanique, 
en meme temps que la legcrete et un bas prix de 
revient. 

Exvmplc. — Un polystyrene expansible con te- 
nant 6 c 'r en poids de penlane comme agent iron- 
flant ol melange avec 0,5 r " t en poids de bicarbo- 
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nate dc sodium rl U,4 on poids d'acide citriquc 
el extrude selon le procedc de soufrtage de pelli- 
cule en une pellicule expansee ayant une epaisseur 
de 2 mm ? une masse volumique de 90 g/litre et 
une grosscur des cellules de 0 : 1 a 0 T 3 mm. La 
pellicule est ensuite passee entrc deux rouleaux 
Je 20 cm de diamelre places Tun en face de 
Faulro, en meme temps que deux bandes dc papier 
demballage forL une bande de chaque cote de la 
mousse. Le papier est revetu d'une couche de poly- 
styrene a haute resistance au choc contenant envi- 
ron 7 c /( on poids de caoutchouc. L'epaisseur de 
!a couche est de 0 ; 05 mm. Tepaisseur du papier . 
.•xprimee en poids par metre carre est de 200 g/m 2 . 

La distance entre centres des deux rouleaux est 
dors reglee de maniere que le papier soit presse 
rigidement contre la mousse tandis qu'on porte la 
:emperalure des rouleaux a 145 °C. On choisit le 
laps de temps pendant lequel le papier est en 
contact avec les rouleaux de maniere que le poly- 
mere de la couche sur le papier soit chauffe au~ 
dessus du point de ramollisscment. 

Dans les conditions decrites, le papier est fixe 
rigidement a la mousse sans que cette derniere 
/ubisse aucune deterioration de qualite. L'adherence 
ve revele particulierement homogene. la surface ne 
presentant d r nne maniere visible aucune bosse, 
fronce. cloque ou autre defaut indiquant une adhe- 
rence localement imparfaite. 

Le produit resultant, slratifie sur les deux faces, 
est rigide et resistant, facile a plier quand il est 
:aine, et pas cassant. II peut elre plie facilement 
a un angle de 90° sans se rompre. La resistance 
A la flexion, mesuree sur une bande d'essai de 
25 mm de largeur dans un essai a trois points dans 
lequel les points de support sont a une distance 
de 60 cm lep uns des aulres. est de 1 800 g. 

La resistance a la flexion d'un produit slratifie 
cussi sur les deux faces, obtenu de la maniere 
dec rite ci-dessus cn utilisant un papier muni d ? un 
revetement d'une epaisseur de 0.08 mm et dans 
des conditions par ailleurs identiques a celles de- 
crites ci-dessus, cst de 2 000 g. Cette resistance a 
la flexion ne depend pas de la direction dans 
laquelle est mesuree. 

RESUME 

L'invention concerne nolamment : 

1" Un procede de. production de stratifies papier / 
mousse de matiere plastique en faisant passer une 
pellicule. une feuille ou une plaque d"un_polymere 
ihermoplaslique expanse obtenue par extrusion et 
dSrivee d'un compose vinyl-aromatique le long d'un 
rouleau ou d'une surface de guidage au moyen 
de-quels une_couche..de papier adhesif est pressec 
roTil re la~ mousse, raracterise en re qu'on utilise 
'/oinine mousse de matiere plastique une mousse 
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ayant une masse volumique comprise entre 30 et 
200 g litre et une grosseur de cellules de 0.05 
a 0.5 mm. e( qu'on utilise comme papier adhesif 
un papier revetu d'une couche d'un polymere ther- 
mopla«lique d'un compose vinyl-aromatique, cou- 
che qui a une epaisseur nc depassant pas 0.2 mm rt 
qui. k Tapplication de la mousse, se trouve k une 
temperature au moins egale an point de ramollis- 
i=ement du polymere. 

2° Des modes de mise en ceuvre de ce procedc 
presenlant les particularity suivantcs. prises separe- 
ment ou selon les diverses combinaisons possibles : 

a. Le pohmere utilise pour la mousse de ma- 
tiere plastique et~pbur le revetement est je p olysty- 
rene: 

b, "On utilise comme matiere de depart une 
mousse de matiere plastique ayant line masse volu- 
mique comprise entre 50 et 120 g/lilre et une 
grosseur de cellules de 0 r l k 0,3 mm; 



c. On utilise Tin revetement ayant une epaisseur 
qui ne depasse pas 0 ; 07 mm; 

d. On obtient le papier adhesif en recouvranl le 
papier d'une couche fondue du polymere therrrio- 
plastique: 

e. On obtient le papier adhesif en appliquant par 
fusion une pellicule du polymere ihermoplasiique 
sur le papier; 

/. Le stralifie papier /mousse de matiere plas- 
tique" est soumis a un traitement de post-expansion. 

3° Les stratifies papier/mousse de matiere plas- 
tique obtenus par le procede precite. 

Societe dite : 
SHELL INTERNATIONALE RESEARCH 
MAATSCHAPPIJ N. V. 

Par procuration : 

P. Recimbeau, J. Corre & Y. Paillet' 
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